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Abstract of WO01 94438 

The invention relates to urethane compounds which release organoleptically active aromatic alcohols; a 
method for producing said urethane compounds; and the use thereof in cosmetic, glue, paint and plastic 
compositions, and cleaning product, softener, washing-up and dishwasher detergent compositions. 
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^ (57) Abstract: The invention relates to urethane compounds which release organoleptically active aromatic alcohols; a method for 
^ producing said urethane compounds; and the use thereof in cosmetic, glue, paint and plastic compositions, and cleaning product, 
softener, washing-up and dishwasher detergent compositions. 

rH 

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft Urethan-Verbindungen, welche organoleptisch aktive Duftalkohole freisetzen, ein 
^ Verfahren zur Herstellung solcher Urethan-Verbindungen sowie die Verwendung derselben in kosmetischen Zusammensetzungen, 
Klebstoff-, Lack- und Kunststoffzusammensetzungen, Reinigungsmittel-, Waschmittel-, Weichspuler-, HandspUlmittel- und Ge- 
schirrspUlmittelzusammensetzungen fur Spiilautomaten. 
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Urethane basierend auf orqanoleptisch aktiven Duftalkoholen 

5 

Die Erfindung betrifft Urethan-Verbindungen, welche organoleptisch aktlve Duftalko- 
hole freisetzen, ein Verfahren zur Herstellung solcher Urethan-Verbindungen sowie 
die Verwendung derselben in kosmetischen Zusammensetzungen, Reinigungsmit- 
tel-, Waschmittel-, WeichspQIer-, HandspQImittel- und Geschirrspulmittelzusammen- 
10 setzungen fOr SpQIautomaten. 

Eine grundsatzliche Methode zur Freisetzung von organoleptisch aktiven Substan- 
zen, z. B. aus Waschmitteln, ist diese direkt der Anwendungsformulierung zuzuset- 
zen. Nachteil dieses Verfahrens ist die sofortige Freisetzung des Duftstoffes aus der 

15 Formulierung, was zu einem temporaren Dufteffekt fuhrt und somit die LagerfShig- 
keit der Formulierung stark herabsetzt. Versuche zur Einkapselung solcher Sub- 
stanzen oder zum Einschuss in Cyclodextrine zeigten sich als wenig erfolgreich oder 
aufgrund der hohen Rohstoffpreise als unwirtschaftlich. Vorteilhafter erwies sich die 
Immobilisierung durch chemische Derivatisierung. So lehrt die WO95/04809 die 

20 langsame Spaltung von Duftalkoholestern mittels Lipasen, was einen langanhalten- 
den Duft hervorruft. In WO97/30687 und EP 0816322 erfolgt die Anbindung an Sul- 
fonate, Sulfate und Phosphate, wobei ahnliche Effekte erzielt werden. Weitere Mog- 
lichkeiten zur gezielten langsamen Freisetzung von Duftalkoholen sind Betainester, 
wie in EP 0799885 gezeigt, ct-tertiare Kohlenstoffester in WO98/07810, p-Ketoester 

25 in WO98/0781 3 oder lineare oder zyklische Acetale. 

Der vorliegenden Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, neue Substanzklassen zur 
gezielten Freisetzung von Duftalkoholen Qber einen langeren Zeitraum hinweg be- 
reitzustellen. Die Aufgabe wird erfindungsgemaS gelost durch chemische Anbindung 
30 einer Duftalkoholkomponente an ein Isocyanat unter Bildung eines Urethans. 
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lm einzelnen betrifft die Erfindung eine Verbindung erhaltlich durch Umsetzung einer 
wenigstens eine freie Isocyanat-Gruppe enthaltenden organischen Verbindung mit 
einem Duftalkohol R'OH unter ublichen Bedingungen zur Bildung von Carbamat- 
Gruppen -NHC(=0)-OR\ 

5 

Die freie Isocyanat-Gruppen enthaltende organische Verbindung ist ausgewahlt aus 
der Gruppe bestehend aus Mono-, Di- und Triisocyanaten und Polyurethan-Grund- 
gerGsten. 

10 In einer Ausfuhrungsform betrifft die Erfindung somit eine Verbindung der Formel 
R[-NH-C(=0)-OR']„ 

worin n = 1 , 2 oder 3 ist und sich R ableitet von aliphatischen, alicyclischen Oder a- 
15 romatischen Mono-, Di- oder Triisocyanaten mit 1 bis 30 Kohlenstoffatomen. 

Die aliphatischen und alicyclischen Isocyanate enthalten vorzugsweise 1 bis 18 und 
besonders bevorzugt 6 bis 12 Kohlenstoffatome. Die aromatischen Isocyanate ent- 
halten vorzugsweise wenigstens 5, besonders bevorzugt wenigstens 6 und vor- 
20 zugsweise hochstens 18 Kohlenstoffatome. 

FQr n = 1 leitet sich R besonders bevorzugt ab aus Monoisocyanaten der Gruppe 1- 
Hexanisocyanat, 1-Heptanisocyanat, 1-Octanisocyanat, 1-Nonanisocyanat, 1-De- 
canisocyanat, 1-Undecanisocyanat, 10-Undecen-1-isocyanat, 1-Dodecanisocyanat, 

25 1-Tridecanisocyanat, 1-Tetradecanisocyanat, 1-Pentadecanisocyanat, 1-Hexade- 
canisocyanat, 1-Heptadecanisocyanat, 1-Octadecanisocyanat, 9-cis-Octadecen-1- 
isocyanat, 9-trans-Octadecen-1-isocyanat, 9-cis-Octadecen-1,12-diisocyanat, all-cis- 
9, 1 2, 1 5-Octadecadien-1 -isocyanat, all-cis-9, 1 2, 1 5-Octadecatrien-1 -isocyanat, 1 - 
Nonadecanisocyanat, 1-Eicosan isocyanat, 9-cis-Eicosen-1 -isocyanat, 5,8,1 1,14-Ei- 

30 cosatetraen-1 -isocyanat, 1-Heneicosanisocyanat, 1-Docosanisocyanat, 13-cis-Do- 
cosen-1 -isocyanat, 1 3-trans-Docosen-1 -isocyanat. 



WO 01/94438 



PCT/EPO 1/06129 



Fur n = 2 leitet sich R besonders bevorzugt ab von Diisocyanaten aus der Gruppe 
bestehend aus Toluylendiisocyanat, Bitoluylendiisocyanat, Dianisidindiisocyanat, 
Tetramethylendiisocyanat, Hexamethylendiisocyanat, m-Phenylendiisocyanat, m- 
Xylylendiisocyanat, Ci-C 6 Alkylbenzoldiisocyanat, 1-Chlorobenzol-2,4-diisocyanat, 

5 Cyclohexylmethandiisocyanat, S.S'-Dimethoxydiphenylmethan-M'-diisocyanat, 1- 
Nitrobenzol-2,4diisocyanat, 1-Alkoxybenzol-2,4-diisocyanat, Ethylendiisocyanat, 
Propylendiisocyanat, Cyclohexylen-1 ,2-diisocyanat, 3,3'-Dichloro-4,4'-biphenylendii- 
socyanat, Diphenylendiisocyanat, 2-Chlorotrimethylendiisocyanat, Butylen-1 ,2-dii- 
socyanat, Ethylidendiisocyanat, Diphenylmethan-4,4'diisocyanat, Diphenylethandii- 

10 socyanat, 1 ,5-Naphthalindiisocyanat, Cyclohexandiisocyanat und Isophorondiisocy- 
anat. 

Fur n = 3 leitet sich R besonders bevorzugt ab aus den Triisocyanaten der Gruppe 
Triphenylmethantriisocyanat, Diphenylmethantriisocyanat, Butan-1 ,2,2-triisocyanat, 
15 Trimethylolpropantoluylendiisocyanat trimer, 2,4,4 , -Diphenylethertriisocyanat, Poly- 
methylenpolyphenylisocyanat. 

Die erfindungsgemaB einsetzbaren, das Polyurethan-GrundgerQst R bildenden Po- 
lyurethane weisen einen Gehalt an freien Isocyanat-Gruppen von 0,1 bis 20 Gew.- 

20 %, vorzugsweise 0,1 bis 15 Gew.-%, besonders bevorzugt von 0,1 bis 10 Gew.-%, 
bezogen auf das Polyurethan-GrundgerQst, auf. Die Bestimmung des Gehalts von 
freien Isocyanat-Gruppen in Polyurethanen ist dem Fachmann bekannt. Hierzu kann 
beispielsweise auf Gerhard W. Becker (Hrsg), Kunststoff-Handbuch, Band 7: "Polyu- 
rethane" (hrsg. von GOnter Oertel), 3. Auflage, MOnchen 1993, verwiesen werden. 

25 Die Polyurethane besitzen ferner vorzugsweise ein mittleres Molekulargewicht von 
500 bis 30.000, vorzugsweise 500 bis 20.000, besonders bevorzugt 500 bis 10.000. 

Das Polyurethan-GrundgerQst kann nach dem Stand der Technik bekannten Verfah- 
ren (vgl. Gerhard W. Becker [Hrsg], Kunststoff-Handbuch, Band 7: "Polyurethane" 
30 [hrsg. von GQnter Oertel], 3. Auflage, MOnchen 1993, oder Ullmann's Encyclopedia 
of Industrial Chemistry, Verlag Chemie, 1992, Band 21, "Polyurethane") durch Urn- 
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setzung von Polyisocyanaten mit Polyolen gebildet werden. Zu den Polyisocyanaten 
kann auf die oben genannten Di- und Triisocyanate verwiesen werden. 

Das Polyurethan-Grundgerust kann zusatzlich noch ionische funktionelle Gruppen 
5 tragen, wie beispielsweise die (COO-)- oder unter Kationenbildung protonierte Ami- 
ne. Diese ionischen Gruppen konnen durch Reaktion der Isocyanate mit ent- 
sprechenden funktionelle Gruppen tragenden Polyolen hergestellt werden. 

Vorzugsweise werden die Polyurethan-Grundgeruste hergestellt durch Reaktion der 

10 Polyisocyanate mit Polyolen, die ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus 
Ethylenglycol, Propylenglycol, Butylenglycol, and Neopentylglycol, Pentandiol-1,5, 3- 
Methylpentandiol-1 ,5, Bisphenol A, 1,2- oder 1,4-Cyclohexandiol, Caprolactondiol 
(Reaktionsprodukt aus Caprolacton und Ethylenglycol), hydroxyalkylierte Bisphe- 
nole, Trimethylolpropan, Trimethylolethan, Pentaerythritol, Hexandiol-1,6, Heptan- 

15 diol-1,7, Octandiol-1,8, Butandiol-1 ,4, 2-Methyloctandiol-1 ,8, Nonandiol-1,9, Decan- 
diol-1,10, Cyclohexandimethylol, Di-, Tri- und Tetraethylenglykol, Di-, Tri- und 
Tetrapropylenglykol, Polyethylen- und Polypropylenglykole mit einem mittleren Mo- 
lekulargewicht von 150 bis 15.000, Trimethylolethan, Trimethylolpropan und Pentae- 
rythrit. Die genannten Polyole kOnnen ebenfalls sowohl einzeln als auch in beliebiger 

20 Mischung untereinander eingesetzt werden. Zur Bildung ionischer Gruppen im Poly- 
urethan-Grundgerust konnen der Reaktion in geeignetem Umfang Dihydroxy- 
carbonsauren enthaltend bis zu 24 Kohlenstoffatome oder Diethanolamin, Trietha- 
nolamin oder Dimethylethanolamin zugesetzt werden. Bevorzugte Dihydroxycar- 
bonsSuren sind 2,2-Di(hydroxymethyl)essigs3ure, 2,2,2- 

25 Tri(hydroxymethyl)essigsaure, 2,2-Di(hydroxymethyl)propionsaure, 2,2- 
Di(hydroxymethyl)butansaure, 2,2-Di(hydroxymethyl)pentansaure. 

Der Rest R' leitet sich ab von einem Duftalkohol R'OH, der ausgewahlt ist aus der 
Gruppe bestehend aus Amylalkohol, 2-Hexylalkohol, Hexylalkohol, Heptylalkohol, 
30 Octylalkohol, Nonylalkohol, Decylalkohol, Undecylalkohol, Laurylalkohol, Myristlcal- 
kohol, 3-Methyl-but-2-en-1-ol, 3-Methyl-1-pentanol, cis-3-Hexenol, cis-4-Hexenol, 
3,5,5-Trimethylhexanol, 3,4,5,6,6-Pentamethylheptan-2-ol, Citronellol, Geraniol, Oct- 
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1- en-3-ol, 2,5,7-Trimethyl octan-3-ol, 2-cis-3,7-Dimethyl-2,6-octadien-1-ol, 6-Ethyl-3- 
methyI-5-octen-1-ol, 3,7-Dimethyl-oct-3,6-dienol, 3,7-Dimethyloctanol, 7-Methoxy- 
3,7-dimethyl-octan-2-ol, cis-6-Nonenol, 5-Ethyl-2-nonanol, 6,8-Dimethyl-2-nonanol, 
2,2,8-Trimethyl-7(8)-nonen-3-o], Nona-2,6-dien-1-ol, 4-Methyl-3-decen-5-ol, 5-Dec- 

5 9-en-1-ol, Benzylalkohol, 2-Methyl-undecanol, 10-Undecen-1-ol, 1-Phenylethanol, 

2- Phenylethanol, 2-Methyl-3-phenyl-3-propenol, 2-Phenylpropanol, 3-Phenylpro- 
panol, 4-Phenyl-2-butanol, 2-Methyl-5-phenylpentanol, 2-Methyl-4-phenylpentanol,3- 
Methyl-5-phenylpentanol, 2-(2-Methylphenyl)-ethanol, 4-(1 -Methylethyl)benzyl- 
methanol, 4-(4-Hydroxyphenyl)butan-2-on, 2-Phenoxyethanol, 4-(1-Methylethyl)-2- 

10 hydroxy-1-methylbenzol, 2-Methoxy-4-methylphenol, 4-Methylphenol, Anisalkohol, p- 
Toluylalkohol, Zimtalkohol, Vanillin, Ethylvanillin, Eugenol, Isoeugenol, Thymol, Ane- 
thol, Decahydro-2-naphthalenol, Borneol, Cedrenol, Farnesol, Fenchylalkohol, 
Menthol, 3,7,11-Trimethyl-2,6,10-dodecatrien-1-ol, a-lonol, Tetrahydroionol, 2-(1,1- 
Dimethylethyl)-cyclohexanol, 3-(1,1-Dimethylethyl)-cyclohexanol, 4-(1, 1-Dimethyl- 

15 ethyl)-cyclohexanol, 4-lsopropyl cyclohexanol, 6,6-Dimethyl-bicyclo[3.3.1]hept-2-en- 
2-ethanol, 6,6-Dimethyl-bicyclo[3.1.1]hept-2-en-methanol p-Menth-8-en-3-ol, 3,3,5- 
Trimethylcyclohexanol, 2,4,6-Trimethyl-3-cyclohexenylmethanol, 4-(1-Methyl- 
ethyl)cyclohexylmethanol, 4-(1 , 1 -Dimethylethyl)cyclohexanol, 2-(1 , 1 -Dimethylethyl)- 
cyclohexanol, 2,2,6-Trimethyl-a-propyl cyclohexanpropano), 5-(2,2,3-Trimethyl-3- 

20 cyclopentenyl)-3-methylpentan-2-ol, 3-Methyl-5-(2,2,3-Trimethylcyclopent-3- 
enyl)pent-4-en-2-ol, 2-Ethyl-4-(2,2,3-trimethylcyclopentyl-3-enyl)but-2-en-1 -ol, 4- 
(5,5,6-Trimethylbicyclo[2.2. 1 hept]-2-yl)cyclohexanol, 2-(2-Methylpropyl)-4-hydroxy-4- 
methyl-tetrahydropyran, 2-Cyclohexylpropanol, 2-(1 ,1-Dimethylethyl)-4-methyl- 
cyclohexanol, 1-(2-tert-Butyl-cyclohexyloxy)-2-butanol,1-(4-lsopropyl-cyclohexyl)- 

25 ethanol. 

Die Erfindung betrifft zudem ein Verfahren zur Herstellung der oben genannten 
Duftalkoholurethane durch Umsetzung von einer wenigstens eine freie Isocyanat- 
Gruppe enthaltenden organischen Verbindung mit einem Duftalkohol R'OH unter 
30 Qblichen Bedingungen zur Bildung eines Urethans in Substanz Oder L6sung. 
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Derartige Reaktionen, die Einstellung sowie die Bestimmung von NCO-Gehalten 
sind dem Fachmann aus dem Stand der Technik bekannt (vgl. Gerhard W. Becker 
[Hrsg.], Kunststoff-Handbuch, Band 7: "Polyurethane" [hrsg. von GQnter Oertel], 3. 
Auflage, MQnchen 1993, Seiten 11 - 21, 76 - 103 oder Ullmann's Encyclopedia of 
5 Industrial Chemistry, Verlag Chemie, 1992, Band 21, "Polyurethane".). 

Zu den erfindungsgemaS einzusetzenden Isocyanaten oder Polyurethan-Grundge- 
riisten wird auf die obigen Ausfuhrungen verwiesen. 

10 Ein weiterer Gegenstand der Erfindung ist die Verwendung der erfindungsgemaBen 
Verbindungen in Lacken, Klebstoffen, Kunststoffen, wie Folien, als auch in kosmeti- 
schen Zusammensetzungen wie Deodorantien, Shampoos, Cremes, Lotionen, Sei- 
fen, Salben, Pudem und Aerosolen, Hand- und MaschinenspUlmittelzusammenset- 
zungen sowie WeichspOlerzusammensetzungen, Wasch- und Reinigungsmitteln, 

15 sowie in Spulmitteln und Weichspulern. Die erfindungsgemaSen Verbindungen wer- 
den den genannten Zusammensetzungen in jeweils wirksamen Mengen, vor- 
zugsweise 0,1 bis 10 Gew.-% bezogen auf die Gesamtmenge der Zusammenset- 
zung, zugesetzt. Mit den erfindungsgema&en Verbindungen sind nach Anwendung 
Duftfreisetzungszeitraume von bis zu vier Wochen erzielbar. Die folgenden Beispiele 

20 dienen der Erlauterung der Erfindung. 

Beispiele 

1. 154g Geraniol werden in 70g Methylethylketon vorgelegt und 84g HDI (Hexa- 
25 methyldiisocyanat) innerhalb von 10 Minuten bei 100°C zugetropft. Der Abbruch 
der Reaktion erfolgt, nachdem der NCO-Gehalt unter einen Wert von 0,1 Gew.- 
% sinkt. Die Losungsmiitel werden entfemt und der ROckstand aus Methyl- 
ethylketon umkristallisiert. 

30 2. 154g Citronellol werden in 70g Methylethylketon vorgelegt und 84g HDI innerhalb 
von 10 Minuten bei 100°C zugetropft. Der Abbruch der Reaktion erfolgt, nachdem 
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der NCO-GehaK unter einen Wert von 0,1 Gew.-% sinkt. Die Ldsungsmittel wer- 
den entfernt und der Ruckstand aus Methylethylketon umkristallisiert. 

3. 156g Menthol werden in 70g Methylethylketon vorgelegt und 84g HDI innerhalb 
5 von 10 Minuten bei 100°C zugetropft. Der Abbruch der Reaktion erfolgt, nachdem 

der NCO-Gehalt unter einen Wert von 0,1 Gew.-% sinkt. Die Losungsmittel wer- 
den entfernt und der Ruckstand aus Ethanol umkristallisiert. 

4. 154g Geraniol werden in 100g Methylethylketon vorgelegt und 21 1g Laurylisocy- 
10 anat innerhalb von 20 Minuten bei 90°C zugetropft. Der Abbruch der Reaktion' 

erfolgt, nachdem der NCO-Gehalt unter einen Wert von 0,1 Gew.-% sinkt. Die Ld- 
sungsmittel werden entfernt und der Ruckstand aus Ethanol umkristallisiert. 

5. 154g Geraniol werden in 150g Methylethylketon vorgelegt und 295g Stearylisocy- 
15 anat innerhalb von 20 Minuten bei 90°C zugetropft. Der Abbruch der Reaktion 
erfolgt, nachdem der NCO-Gehalt unter einen Wert von 0,1 Gew.-% sinkt. Die L6- 
sungsmittel werden entfernt und der ROckstand aus Ethanol umkristallisiert. 

6. 154g Geraniol werden in 100g Methylethylketon vorgelegt und 295g Oleylisocya- 
20 nat innerhalb von 20 Minuten bei 90°C zugetropft. Der Abbruch der Reaktion er- 
folgt, nachdem der NCO-Gehalt unter einen Wert von 0,1 Gew.-% sinkt. Die Lo- 
sungsmittel werden entfernt und der ROckstand aus Ethanol umkristallisiert. 

7. 600g PEG 12000 werden in 600g Methylethylketon vorgelegt und langsam mit 
25 17g HDI bei 80°C versetzt. Sobald der Isocyanatgehalt auf 0,35 NCO Gew.-% 
gefallen ist, werden 16g Geraniol hinzugegeben und 2 Stunden bei gleicher Tern- 
peratur gerGhrt. AnschlieBend werden die Losungsmittel entfernt und der ROck- ^ 
stand aus Ethanol umkistallisiert. 

30 8. 300g PEG 6000 werden in 600g Methylethylketon vorgelegt und langsam mit 17g 
HDI bei 80°C versetzt. Sobald der Isocyanatgehalt auf 0,66 NCO Gew.-% gefallen 
ist, werden 16g Geraniol hinzugegeben und 2 Stunden bei gleicher Temperatur 
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gerOhrt. AnschlieSend werden die Losungsmittel entfemt und der RQckstand aus 
Ethanol umkristallisiert. 



9. 200g PEG 4000 werden in 600g Methylethylketon vorgelegt und langsam mit 17g 
HDI bei 80°C versetzt. Sobald der Isocyanatgehalt auf 0,97 NCO Gew.-% gefallen 
ist, werden 16g Geraniol hinzugegeben und 2 Stunden bei gleicher Temperatur 
gerOhrt. Anschlie&end werden die Losungsmittel entfemt und der RQckstand aus 
Ethanol umkristallisiert. 

10. 5,25g Diethanolamin werden in 50g Methylethylketon vorgelegt und langsam mit 
17g HDI bei 80°C versetzt. Sobald der Isocyanatgehalt auf 9,52 NCO Gew.-% ge- 
fallen ist, werden 16g Geraniol hinzugegeben und 2 Stunden bei gleicher Tempe- 
ratur gerOhrt. AnschlieSend werden die Losungsmittel entfemt und der RQckstand 
aus Ethanol umkristallisiert. 

11. 7,5g Triethanolamin werden in 150g Methylethylketon vorgelegt und langsam bei 
25g HDI bei 80°C versetzt. Sobald der Isocyanatgehalt auf 8,64 NCO Gew.-% ge- 
fallen ist, werden 24g Geraniol hinzugegeben und 2 Stunden bei gleicher Tempe- 
ratur gerOhrt. AnschlieSend werden die Losungsmittel entfemt und der RQckstand 
aus Ethanol umkristallisiert. 

12. 7g Dimethylolpropansaure werden in 150g Methylethylketon vorgelegt und lang- 
sam mit 17g HDI bei 80°C versetzt. Sobald der Isocyanatgehalt auf 8,94 NCO 
Gew-% gefallen ist, werden 16g Geraniol hinzugegeben und 2 Stunden bei glei- 
cher Temperatur gerOhrt. AnschlieBend werden die Losungsmittel entfemt und 
der RQckstand aus Ethanol umkristallisiert. 
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Anwendunas-Beisoiele 

5 1. Die in Synthese-Beispiel 1 genannte anfangs geruchlose Substanz wird in eine 
GeschirrspUlrezeptur eingearbeitet und in einer handelsQblichen SpQImaschine 
(Bosch S 712) getestet. Nach dem SpQIende wird ein angenehmer Geraniol-Dufl 
festgestellt, der auch noch nach 30 Minuten wahrnehmbar ist. 

10 2. Es wurden Shampoo-Formulierungen gemafc der nachfolgenden Tabelle 1 herge- 
stellt: 

Haarstrahnen (2g) wurden mit einer wassrigen TensidlSsung vorgereinigt und an- 
schlieBend grundlich ausgespQIt. 

15 

AnschlieBend wurden je 1g der Rezepturen der Beispiele A und B pro Gramm 
Haar auf die Haarstrahnen aufgetragen und ebenfalls grundlich ausgespOlt. Nach 
einer Trocknung der Haarstrahnen unter klimatisierten Bedingungen wurde ol- 
faktorisch untersucht und beurteilt. 

20 

Tabelle 1 



Inhaltsstoff 


Bsp. A Menge [Gew.-%] 


Bsp. B Menge [Gew.-%] 


Natrium Laurylsulfat 


9,0 


9,0 


Decyl Glucoside 


2,0 


2,0 


Cocoamidopropyl Betain 


1,0 


1,0 


Geraniol-HDI 




2.0 


Wasser 


Ad 100 


Ad 100 



Die mit Geraniol-HDI enthaltenden Formulierung des Beispiels B behandelten 
25 Haare ergaben einen langanhaltenden Dufteindruck. 
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3. Zur OberprOfung einer mdglichen Duftverbesserung von Waschmittelformulierun- 
gen durch erfindungsgemafte Duftalkoholcarbamate wurden die in der nachfol- 
genden Tabelle 1 angegebenen Rezepturen 1 und 2 eingesetzt Die beiden Re- 
zepturen unterscheiden sich nur in der Verwendung des HDI-Geraniols. 

5 

Tabelle 1 



Zusammensetzung 


Rp.1; Menge [Gew.-%)] 


Rp.2; Menge [Gew.-%] 


C9-C1 3-Alkylbenzolsulfonat 


15,50 


15,50 


Talgfettalkohol mit durch- 
schnittlich 5 EO 


0,63 


0,63 


Natriumperboratmonohydrat 


20,00 


20,00 


C1 2-C1 8-Natriumfettseife 


0,80 


0,80 


DnhlAthlllnnnliil/nl 1 Af\(\f\\ 

roiyetnyiengiykoi (4UUU) 


o,uu 


o,uu 


Natriumcarbonat 


5,36 


5,36 


C12/18-Fettalkohol + 7EO 


6,30 


6,30 


Geraniol-HDI 




5,00 


Copolymeres Natriumsalz 
der AcrylsSure und Malein- 
saure 


2,28 


2,28 


C12/18-Fettalkylsulfat(92 
uew.-zo AKiivsuDStanz, o,/u 
Gew.-% Natriumsulfat, 2,80 
Gew.-% sonstige Salze aus 
Rohstoffen und unsulfierte 
Anteile, 1,50 Gew-% Was- 
ser) 


7,62 


7,62 


Zeolith A, bezogen auf was- 
serfreie Aktivsubstanz 


22,52 


22,52 


Fettalkohol-C12/14-polygly- 
cosid (78 Gew.-% Aktivsub- 
stanz, 18 Gew.-% Wasser- 
glas Modul 2,4, 5 Gew.-% 
Wasser) 


5,00 


5,00 


Amorphes Natriumdisilikat 


1,60 


1,60 


ParfumSI 


0,45 


0,45 


Wasser 


7,30 


2,30 
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Zur Messung einer moglichen Duftverstarkung wurde folgendes Versuchsdesign 
eingesetzt: 

Waschgut: Frottierhandtucher, Geschirrtucher, vorgewaschen mit parfumfreier 
Rezeptur, zusatzlich 3,5 kg Fullwasche; 
Waschmaschine Miele W 918; Waschtemperatur: 60°C 
Einsatz von jeweils 75g Rezeptur 1 bzw. 2. 

Ergebnis: Ein Abriechen derfeuchten und trockenen Wasche durch insgesamt 15 
Probanden ergab einen intensiveren und angenehmeren Dufteindruck sowohl an 
feuchter als auch trockener Testwasche im Falle einer Verwendung der Rezeptur 
2. 
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PatentansprQche 

1 . Verbindung erhaltlich durch Umsetzung einer wenigstens eine freie Isocyanat- 
5 Gruppe enthaltenden organischen Verbindung mit einem Duftalkohol R'OH unter 

ublichen Bedingungen zur Bildung von Carbamat-Gruppen -NHC(=0)-OR'. 

2. Verbindung nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dass die freie Isocy- 
anat-Gruppen enthaltende organische Verbindung ausgewahlt ist aus der Gruppe 

10 bestehend aus Mono-, Di- und Triisocyanaten und Polyurethan-Grundgertlsten. 

3. Verbindung nach Anspruch 1 Oder 2 der Formel 

Rt-NH-C^OJ-OR 1 ],, 

15 

worin n = 1, 2 oder 3 ist und sich R ableitet von aliphatischen, alicyclischen Oder a- 
romatischen Mono-, Di- oder Triisocyanaten mit 1 bis 30 Kohlenstoffatomen. 

4. Verbindung nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, dass die Mono-, Di- 
20 und Triisocyanate ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus 1-Hexanisocy- 

anat, 1-Heptanisocyanat, 1-Octanisocyanat, 1-Nonanisocyanat, 1-Decanisocyanat, 
1-Undecanisocyanat, 10-Undecen-1-lsocyanat, 1-Dodecanisocyanat, 1-Tridecaniso- 
cyanat, 1-Tetradecanisocyanat, 1-Pentadecanisocyanat, 1-Hexadecanisocyanat, 1- 
Heptadecanisocyanat, 1-Octadecanisocyanat, 9-cis-Octadecen-1-lsocyanat, 9-trans- 

25 Octadecen-1-lsocyanat, 9-cis-Octadecen-1,12-diisocyanat, all-cis-9,12,15-Octa- 
decadien-1 -Isocyanat, all-cis-9, 12,1 5-Octadecatrien-1 -Isocyanat, 1 -Nonadecaniso- 
cyanat, 1-Eicosanisocyanat, 9-cis-Eicosen-1 -Isocyanat, 5,8,1 1,14-Eicosatetraen-1- 
Isocyanat, 1-Heneicosanisocyanat, 1-Docosanisocyanat, 13-cis-Docosen-1 -Isocy- 
anat, 13-trans-Docosen-1-lsocyanat, hydriertem MDI (Hi 2 MDI, eine cycloaliphatische 

30 Verbindung), 1-Methyl-2,4-diisocyanato-cyclohexan, 1,6-Diisocyanato-2,2,4-tri- 
methylhexan, 1 ,6-Diisocyanato-2,4,4-trimethylhexan, 1-lsocyanatomethyl-3-isocya- 
nato-1 ,5,5-trimethyl-cyclohexan (Isophorondiisocyanat = IPDI), Butan-1 ,4-diisocya- 
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nat, Hexamethylendiisocyanat (HDI), Dicyclohexylmethandiisocyanat, Cydohexan- 
1 ,4-diisocyanat, Ethylene! iisocyanat, Trimethylhexamethylendiisocyanat, 1,4-Diiso- 
cyanatobutan, 1,12-Diisocyanatododecan und Dimerfettsaure-diisocyanat, Tetra- 
methylen-, Hexamethylen-, Undecan-, Dodecamethylen-, 2,2,4-Trimethylhexan-, 
5 1,3-Cyclohexan-, 1 ,4-Cyclohexan-, 4,4-Dicyclohexylmethan- und Lysinester-Diisocy- 
anat, Phenylisocyanat, 1,5-Naphthylendiisocyanat, 4,4 - Diphenylmethandiisocyanat, 
Xylylendiisocyanat (XDI), Tetramethylxylylendiisocyanat (TMXDI), 4,4-Diphe- 
nyldimethylmethan-diisocyanat, Di- und Tetraalkyldiphenylmethandiisocyanat, 4,4'- 
Dibenzyldiisocyanat, 1 ,3-Phenylendiisocyanat, 1 ,4-Phenylendiisocyanat, die Isome- 
10 ren des Toluylendiisocyanats (TDI), das technische Isomerengemisch aus 2,4- und 
2,6-Toluylen-diisocyanat, 1 ,4-Tetramethylxylol-Diisocyanat. 

5. Verbindung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass das Polyu- 
rethan-GrundgerQst 0,1 bis 20 Gew.-% freie Isocyanat-Gruppen enthait. 

15 

6. Verbindung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass das Polyu- 
rethan-Grundgerust ein mittieres Molekulargewicht von 500 bis 30.000 autweist. 

7. Verbindung nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 6, dadurch gekennzeich- 
20 net, dass die freie Isocyanat-Gruppen enthaltende organische Verbindung eine ioni- 

sche Gruppe tragt, die ausgewahlt ist aus -COO" und unter Kationbildung proto- 
nierten Aminen. 

8. Verbindung nach irgendeinem der AnsprOche 1 bis 7, dadurch gekennzeich- 
25 net, dass der Duftalkohol R'OH ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus A- 

mylalkohol, 2-Hexylalkohol, Hexylalkohol, Heptylalkohol, Octylalkohol, Nonylalkohol, 
Decylalkohol, Undecylalkohol, Laurylalkohol, Myristicalkohol, 3-Methyl-but-2-en-1-ol, 
3-Methyl-1-pentanol, cis-3-Hexenol, cis-4-Hexenol, 3,5,5-Trimethylhexanol, 
3,4,5,6,6-Pentamethylheptan-2-ol, Citronellol, Geraniol, Oct-1-en-3-ol, 2,5,7-Tri- 
30 methyloctan-3-ol, 2-cis-3,7-Dimethyl-2,6-octadien-1-ol, 6-Ethyl-3-methyl-5-octen-1- 
ol, 3,7-Dimethyl-oct-3,6-dienol, 3,7-Dimethyloctanol, 7-Methoxy-3,7-dimethyl-octan- 
2-ol, cis-6-Nonenol, 5-Ethyl-2-nonanol, 6,8-Dimethyl-2-nonanol, 2,2,8-Trimethyl-7(8)- 
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nonen-3-ol, Nona-2,6-dien-1-ol, 4-Methyl-3-decen-5-ol, 5-Dec-9-en-1-ol, Benzylal- 
kohol, 2-Methyl-undecanol, 10-Undecen-1-ol, 1-Phenylethanol, 2-Phenylethanol, 2- 
Methyl-3-phenyl-3-propenol, 2-Phenylpropanol, 3-Phenylpropanol, 4-Phenyl-2-bu- 
tanol, 2-Methyl-5-phenylpentanol, 2-Methyl-4-phenylpentanol, 3-Methyl-5-phenyl- 
5 pentanol, 2-(2-Methylphenyl)-ethanol, 4-(1-Methylethyl)benzylmethanol, 4-(4-Hydro- 
xyphenyl)butan-2-on, 2-Phenoxyethanol, 4-(1-Methylethyl)-2-hydroxy-1-methylben- 
zol, 2-Methoxy-4-methylphenol, 4-Methylphenol, Anisalkohol, p-Toluylalkohol, Zimt- 
alkohol, Vanillin, Ethylvanillin, Eugenol, Isoeugenol, Thymol, Anethol, Decahydro-2- 
naphthalenol, Borneol, Cedrenol, Famesol, Fenchylalkohol, Menthol, 3,7,1 1-Tri- 

10 methyl-2,6,10-dodecatrien-1-ol, a-lonol, Tetrahydroionol, 2-(1,1-Dimethylethyl)-cyc- 
lohexanol, 3-(1,1-Dimethylethyl)-cyclohexanol, 4-(1, 1-Dimethylethyl)-cyclohexanol, 
4-lsopropyl cyclohexanol, 6,6-Dimethyl-bicyclo[3.3.1Jhept-2-en-2-ethanol, 6,6-Di- 
methyl-bicyclo[3.1 . 1]hept-2-en-methanol, p-Menth-8-en-3-ol, 3,3,5-Trimethylcyclo- 
hexanol, 2,4,6-Trimethyl-3-cyclohexenylmethanol, 4-(1 -Methylethyl)-cyclo-hexyl- 

1 5 methanol, 4-(1 , 1 -Dimethylethyl)cyclohexanol, 2-(1 , 1 -Dimethylethyl)-cyclohexanol, 
2,2,6-Trimethyl-a-propylcyclohexanpropanol, 5-(2,2,3-Trimethyl-3-cyclopentenyl)-3- 
methylpentan-2-ol, 3-Methyl-5-(2,2,3-trimethylcyclopent-3-enyl)pent-4-en-2-ol, 2- 
Ethyl-4-(2,2,3-trimethylcyclopentyl-3-enyl)but-2-en-1-ol, 4-(5,5,6-Trimethylbl- 
cyclo[2.2. 1 ]hept-2-yl)cyclohexanol, 2-(2-Methylpropyl)-4-hydroxy-4-methyl-tetra- 

20 hydropyran, 2-Cyclohexylpropanol, 2-(1,1-Dimethylethyl)-4-methylcyclohexanol, 1- 
(2-tert-Butyl-cyclohexyloxy)-2-butanol,1-(4-lsopropyl-cyclohexyl)-ethanol. 

9. , Verfahren zur Herstellung der Verbindung gemali irgendeinem der Ansprilche 
1 bis 8 durch Umsetzung von einer wenigstens eine freie Isocyanat-Gruppe enthal- 
25 tenden organischen Verbindung mit einem Duftalkohol R'OH unter Qblichen Bedin- 
gungen zur Bildung eines Urethans in Substanz oder Losung. 



10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass die freie Isocya- 
nat-Gruppen enthaltende organische Verbindung ausgewahlt . ist aus der Gruppe 
30 bestehend aus Mono-, Di- und Triisocyanaten und Polyurethan-GrundgerOsten. 
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11. Verfahren nach Anspruch 9 oder 10 zur Herstellung einer Verbindung der 
Formel 

R[-NH-C(=0)-OR'] n 

5 

worin n = 1, 2 oder 3 ist und sich R ableitet von aliphatischen, alicyclischen oder a- 
romatischen Mono-, Di- oder Triisocyanaten mit 1 bis 30 Kohlenstoffatomen. 

12. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, dass die Mono-, Di- 
10 und Triisocyanate ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus 1-Hexanisocy- 

anat, 1-Heptanisocyanat, 1-Octanisocyanat, 1-Nonanisocyanat, 1-Decanisocyanat, 
1-Undecanisocyanat, 10-Undecen-1-isocyanat, 1-Dodecanisocyanat, 1-Tridecaniso- 
cyanat, 1-Tetradecanisocyanat, 1-Pentadecanisocyanat, 1-Hexadecanisocyanat, 1- 
Heptadecanisocyanat, 1-Octadecanisocyanat, 9-cis-Octadecen-1-isocyanat, 9-trans- 

15 Octadecen-1-isocyanat, 9-cis-Octadecen-1,12-diisocyanat, all-cis-9,12,15-Octa- 
decadien-1 -isocyanat, all-cis-9, 12,1 5-Octadecatrien-1 -isocyanat, 1 -Nonadecaniso- 
cyanat, 1-Eicosanisocyanat, 9-cis-Eicosen-1 -isocyanat, 5,8,1 1,14-Eicosatetraen-1- 
Isocyanat, 1-Heneicosanisocyanat, 1-Docosanisocyanat, 13-cis-Docosen-1 -isocy- 
anat, 13-trans-Docosen-1 -isocyanat, hydriertem MDI (H12MDI, eine cycloaliphatische 

20 Verbindung), 1-Methyl-2,4-diisocyanato-cyclohexan, 1,6-Diisocyanato-2,2,4-tri- 
methylhexan, 1 ,6-Diisocyanato-2,4,4-trimethylhexan, 1-lsocyanatomethyl-3-isocya- 
nato-1,5,5-trimethyl-cyclohexan (Isophorondiisocyanat = IPDI), Butan-1,4-diisocya- 
nat, Hexamethylendiisocyanat (HDI), Dicyclohexylmethandiisocyanat, Cyclohexan- 
1,4-diisocyanat, Ethylendiisocyanat, Trimethylhexamethylendiisocynat, 1,4-Diisocy- 

25 anatobutan, 1,12-Diisocyanatododecan und Dimerfettsaure-diisocyanat, Tetra- 
methylen-, Hexamethylen-, Undecan-, Dodecamethylen-, 2,2,4-Trimethylhexan-, 
1,3-Cyclohexan-, 1 ,4-Cyclohexan-, 4,4-Dicyclohexylmethan- und Lysinester-Diisocy- 
anat, Phenylisocyanat, 1 ,5-Naphthyiendiisocyanat, 4,4'- Diphenylmethandiisocyanat, 
Xylylendiisocyanat (XDI), Tetramethylxylylendiisocyanat (TMXDI), 4,4'-Diphe- 

30 nyldimethylmethan-diisocyanat, Di- und Tetraalkyldiphenyimethandiisocyanat, 4,4'- 
Dibenzyldiisocyanat, 1 ,3-Phenylendiisocyanat, 1 ,4-Phenylendiisocyanat, die Isome- 
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ren des Toluylendiisocyanats (TDI), das technische Isomerengemisch aus 2,4- und 
2,6-Toluylendiisocyanat, 1 ,4-Tetramethylxyloldiisocyanat. 

13. Verfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, dass das Polyu- 
5 rethan-Grundgerust 0,1 bis 30 Gew.-% freie Isocyanat-Gruppen enthalt. 

14. Verfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, dass das Polyu- 
rethan-Grundgerust ein mittleres Molekulargewicht von 500 bis 30.000 auiweist. 

10 15. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 9 bis 14, dadurch gekennzeich- 
net, dass die freie Isocyanat-Gruppen enthaltende organische Verbindung eine ioni- 
sche Gruppe tragt, die ausgewahit ist aus -COO" und unter Kationbildung proto- 
nierten Aminen. 

15 16. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 9 bis 15, dadurch gekennzeich- 
net, dass der Duftalkohol R'OH ausgewahit ist aus der Gruppe bestehend aus A- 
mylalkohol, 2-Hexylalkohol, Hexylalkohol, Heptylalkohol, Octylalkohol, Nonylalkohol, 
Decylalkohol, Undecylalkohol, Laurylalkohol, Myristicalkohol, 3-Methyl-but-2-en-1-ol, 
3-Methyl-1-pentanol, cis-3-Hexenol, cis-4-Hexenol, 3,5,5-Trimethylhexanol, 

20 3,4,5,6,6-Pentamethylheptan-2-ol, Citronellol, Geraniol, Oct-1-en-3-ol, 2,5,7-Tri- 
methyloctan-3-ol, 2-cis-3,7-Dimethyl-2,6-octadien-1 -ol, 6-Ethyl-3-methyl-5-octen-1 - 
ol, 3,7-Dimethyl-oct-3,6-dienol, 3,7-Dimethyloctanol, 7-Methoxy-3,7-dimethyl-octan- 
2-ol, cis-6-Nonenol, 5-Ethyl-2-nonanol, 6,8-Dimethyl-2-nonanol, 2,2,8-Trimethyl-7(8)- 
nonen-3-ol, Nona-2,6-dien-1-ol, 4-Methyl-3-decen-5-ol, 5-Dec-9-en-1-ol, Benzylal- 

25 kohol, 2-Methyl-undecanol, 10-Undecen-1-ol, 1-Phenylethanol, 2-Phenylethanol, 2- 
Methyl-3-phenyl-3-propenol, 2-Phenylpropanol, 3-Phenylpropanol, 4-Phenyl-2-buta- 
nol, 2-Methyl-5-phenylpentanol, 2-Methyl-4-phenylpentanol, 3-Methyl-5-phenylpen- 
tanol, 2-(2-Methylphenyl)-ethanol, 4-(1-Methylethyl)benzylmethanol, 4-(4-Hydro- 
xyphenyl)butan-2-on, 2-Phenoxyethanol, 4-(1 -Methylethyl)-2-hydroxy-1 -methylben- 

30 zol, 2-Methoxy-4-methylphenol, 4-Methylphenol, Anisalkohol, p-Toluylalkohol, Zimt- 
alkohol, Vanillin, Ethylvanillin, Eugenol, Isoeugenol, Thymol, Anethol, Decahydro-2- 
naphthalenol, Borneol, Cedrenol, Farnesol, Fenchylalkohol, Menthol, 3,7,11- 
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Trimethyl-2,6,10-dodecatrien-1-ol, a-lonol, Tetrahydroionol, 2-(1,1-Dimethylethyl)- 
cyclohexanol, 3-(1 , 1 -DimethylethylJ-cyclohexanol, 4-(1 , 1 -Dimethylethyl)- 
cyclohexanol, 4-lsopropyl cyclohexanol, 6,6-Dimethyl-bicyclo[3.3.1]hept-2-en-2- 
ethanol, 6,6-Dimethyl-bicyclo[3.1 .1]hept-2-en-methanolp-Menth-8-en-3-ol, 3,3,5-Tri- 

5 methylcyclohexanol, 2,4,6-Trimethyl-3-cyclohexenylmethanol, 4-(1-Methyl- 
ethyl)cyclohexylmethanol, 4-(1 , 1 -Dimethylethyl)cyclohexanol, 2-(1 , 1-Dimethylethyl)- 
cyclohexanol, 2,2,6-Trimethykx-propyl cyclohexanpropanol, 5-(2,2,3-Trimethyl-3- 
cyclopentenyl)-3-methylpentan-2-ol, 3-Methyl-5-(2,2,3-trimethylcyclopent-3- 
enyl)pent-4-en-2-ol, 2-Ethyl-4-(2,2,3-trimethylcyclopentyl-3-enyl)but-2-en-1 -ol, 4- 

1 0 (5,5,6-Trimethyl-bicyclo[2.2. 1 ]hept-2-yl)cyclohexanol, 2-(2-Methylpropyl)-4-hydroxy- 
4-methyl-tetrahydropyran, 2-Cyclohexylpropanol, 2-(1 ,1-Dimethylethyl)-4-methyl- 
cyclohexanol, 1 -(2-tert-Butyl-cyclohexyloxy)-2-butanol, 1 -(4-lsopropyl-cyclohexyl)- 
ethanol. 

15 17. Verwendung der Verbindung wle in irgendeinem der AnsprOche 1 bis 8 defi- 
niert als geruchsbildender Zusatz zu Zusammensetzungen, die ausgewahlt sind aus 
Lacken, Kunststoffen, Klebstoffen, Kosmetika, Reinigungsmitteln, Waschmitteln, 
HandspQImitteln, GeschirrspQImitteln fDr Spulautomaten und WeichspQIern. 

20 18. Verwendung nach Anspruch 17, dadurch gekennzeichnet, dass der Zusatz 
0,1 bis 10 Gew.-%, bezogen auf die Zusammensetzung, betragt. 

19. Zusammensetzung umfassend die Verbindung wie in irgendeinem der An- 
sprOche 1 bis 8 definiert. 

25 

20. Kosmetische Zusammensetzung nach Anspruch 19, dadurch gekennzeich- 
net, dass sie 0,1 bis 10 Gew.-% wenigstens einer der Verbindungen wie in irgendei- 
nem der AnsprOche 1 bis 8 definiert, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung, 
enthalt. 

30 
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21. Kosmetische Zusammensetzung nach Ansprtichen 19 oder 20, dadurch ge- 
kennzeichnet, dass sie ausgewahlt ist aus Cremes, Shampoos, Seifen, Salben, Pu- 
der, Aerosole, Deodorantien. 

5 22. Reinigungsmittelzusammensetzung nach Anspruch 19, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass sie 0,1 bis 10 Gew.-% wenigstens einer der Verbindungen wie in ir- 
gendeinem der Anspruche 1 bis 8 definiert, bezogen auf die Gesamtzusammenset- 
zung, enthalt. 

10 23. Waschmittelzusammensetzung gemaft Anspruch 19, dadurch gekennzeich- 
net, dass sie 0,1 bis 10 Gew.-% wenigstens einer der Verbindungen wie in irgendei- 
nem der Anspruche 1 bis 8 definiert, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung, 
enthalt. 

15 24. Handsptilmittelzusammensetzung gemaB Anspruch 19, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass sie 0,1 bis 10 Gew.-% wenigstens einer der Verbindungen wie in ir- 
gendeinem der Anspruche 1 bis 8 definiert, bezogen auf die Gesamtzusammenset- 
zung, enthalt. 

20 25. GeschirrspQImittelzusammensetzung fur Spulautomaten nach Anspruch 19, 
dadurch gekennzeichnet, dass sie 0,1 bis 10 Gew.-% wenigstens einer der Verbin- 
dungen wie in irgendeinem der Anspruche 1 bis 8 definiert, bezogen auf die Ge- 
samtzusammensetzung, enthalt. 

25 26. Weichspulerzusammensetzung nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichnet, 
dass sie 0,1 bis 10 Gew.-% wenigstens einer der Verbindungen wie in irgendeinem 
der AnsprGche 1 bis 8 definiert, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung, enthalt. 

27. Klebstoffzusammensetzung nach Anspruch 19 umfassend die Verbindung 
30 wie in irgendeinem der AnsprOche 1 bis 8 definiert. 
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28. Kunststoffzusammensetzung nach Anspruch 19 umfassend die Verbindung 
wie in irgendeinem der AnsprOche 1 bis 8 definiert. 

29. Lackzusammensetzung nach Anspruch 19 umfassend die Verbindung wie in 
5 irgendeinem der AnsprDche 1 bis 8 definiert. 
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